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Abstract 



A fuel cell system has an anode chamber (12) and a cathode chamber (14) which are separated by a 
proton- conducting membrane (16). There is a cathode supply line (20) for oxygen-containing gas to the 
cathode chamber and an anode line for the supply of a liquid coolant/fuel mixture to the anode chamber. 
The anode chamber is located in an anode circuit comprising a radiator 946), a gas separator (52) and a 
pump (34). There is a subdivision of the anode circuit into a circulating circuit and a cooling circuit. The 
latter joins an anode drain line (22) to the anode supply line and has a gas separator with a radiator in the 
flow direction. The circulating circuit is designed as the bypass line 930) connecting the drain line and the 
gas separator. 
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Priifungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 
@ Brennstoffzellensystem 

(57) Brennstoffzellensystem mit einem Anodenraum und 
einem Kathodenraum, die durch eine protonenleitende 
Membran voneinander getrennt sind, mit einer Katho- 
denzuleitung zur Zufuhr von sauerstoffhaltigem Gas zum 
Kathodenraum, einer Anodenzuleitung zur Zufuhr eines 
flussigen Kuhlmittel/Brennstoff-Gemisches zum Anoden- 
raum, wobei der Anodenraum in einem einen Kuhler, ei- 
nen Gasabscheider und eine Pumpe umfassenden Ano- 
denkreislauf angeordnet ist und der Anodenkreislauf in 
einen Umwalzkreis und einen Kuhlkreis aufgeteilt ist. Ins- 
besondere verbindet der Kuhlkreis eine Anodenabteitung 
mit Anodenzuleitung und weist in Stromungsrichtung ei- 
nen Kuhler und einen Gasabscheider auf. Der Umwalz- 
kreis ist als die Anodenabteilung um den Gasabscheider 
verbindende Bypassleitung ausgebildet. 
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Beschreibung 

Die Erfindung hetriflfr ein Brennstofifeellen system mit ei- 
nem Anodenraum und einem Kathodenraum, die durch eine 
protonenleitende Membran voneinander getrennt sind. 

Zur Zeit ist zur Verstromung von flussigen Energietragern 
in einem Brennstoffzellensystem mit Protonenaustauscher- 
membran (PEM-Brennstoffzelie) weltweit schwerpunktma- 
Big die Reformierung von Methanol in einem Gaserzeu- 
gungssystern vorgesehen. Dabei wird ein Wasser/Methanol- 
Gemisch verdampft und in einem Reformer zu Wasserstoff, 
Kohlendioxid und Kohlenmonoxid umgesetzt. Verdamp- 
fung und Reformierung sind hinsichtlich des energetischen 
Umsatzes sehr aufwendig. Dies hat Wirkungsgradverluste 
fur das Gesamtsystem zur Folge. Dariiber hinaus sind Gas- 
aufbereitungsschritte zur Reinigung des Reformierung sga- 
ses notwendig. Das gereinigte Gas wird dann dem PEM- 
Brennstoffzellensystem zugefuhrt. 

Ein weiteres Problem stellt der Wassereinsatz fur die Re- 
formierung dar. Das auf der Kathodenseite anfallende Pro- 
duktwasser reicht zur Deckung des Wasserhaushaltes nicht 
aus. Hierdurch wird ein separater Wassertank notwendig. 

Aus der US-PS 5 599 638 ist ein Brennstoffzellensystem 
bekannt, das einen aus mehreren miteinander verschalteten 
Brennstoffzellen bestehenden sogenannten Stack aufweist. 
Der Anodenraum des Stacks bildet Bestandteil eines Ano- 
denkreislaufes, umfassend einen Warmetauscher zum Kiih- 
len des vom Anodenausgang abgeleiteten, Kohlendioxid 
enthaltenden Kuhlmittel/Brennstoff-Gemisches, einen Zir- 
kulationstank, in welchem das gekuhlte Gemisch einem neu 
zugeleiteten Kuhlmittel/Brennstoff-Gemisch zugesetzt 
wird, einem in den Zirkulationstank integrierten Gasab- 
scheider zum Abtrennen von Kohlendioxid, und eine Pumpe 
zum Zuleiten des Kiihlmittel/Brennstoff-Gemisches aus 
dem Zirkulationstank in den Anodenraum liber eine entspre- 
chende Zuieitung. Das Sauerstoff und Wasserdampf umfas- 
sende Kathodenabgas des bekannten Brennstoffzellensy- 
stems wird durch einen Wasserabscheider geleitet, wobei 
das abgeschiedene Wasser dem Anodenkreislauf zuzufuh- 
renden Kuhlmittel/Brennstoff-Gemisch zugeleitet und ein 
Teil des verbleibenden Sauerstoffes in die Oxidationsrnittel- 
zufuhr fiir den Kathodenraum geleitet wird. 

Ausgehend hiervon liegt der Erfindung die Aufgabe zu- 
grunde, ein einfaches und kompaktes Brennstoffzellensy- 
stem mit protonenlei tender Membran mit verbessertem Ge- 
samtwirkungsgrad bereitzustellen. Insbesondere sollen die 
Aufheizphase des Systems verkiirzt, die Kuhlfunktion des 
Anodenkreislaufes verbessert und die Abscheiderate von 
Brennstoff und Kuhlmittel aus dem heiBen Anodenabgas er- 
hoht werden. 

Zur Losung dieser Aufgabe wird erfindungsgemaB ein 
Brennstoffzellensystem mit den Merkmalen des Anspruchs 
1 vorgeschlagen. Durch die erfindungsgemaBe Aufteilung 
des Anodenkreislaufes in einen Umwalzkreis und einen 
Ktihlkreis wird der Gesamtwirkungsgrad des Brennstoffzel- 
lensystems verbessert, wobei durch die separate Ausbildung 
des Kiihlkreises eine efifizientere Kuhlung und durch die se- 
parate Ausbildung des Umwalzkreises eine verbesserte Auf- 
heizung des Brennstoffzellensystems bei dessen Inbetrieb- 
nahme erreicht wird. 

In vorteilhafter Ausgestaltung der Erfindung verbindet 
der Kuhlkreis eine Anodenableitung mit der Anodenzulei- 
tung und weist in Stromungsrichtung einen Kiihler und ei- 
nen Gasabscheider auf, wobei der Umwalzkreis als die Ano- 
denableitung und den Gasabscheider verbindende Bypass- 
leitung ausgebildet ist. Die Ausgestaltung des Umwalzkrei- 
ses als Bypassleitung eroffhet die Moglichkeit, bei Betriebs- 
beginn des Brennstoffzellensystems das Kuhlmittel/Brenn- 
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stoff-Gemisch aus dem Anodenraum ohne Kuhlung direkt 
dem Gasabscheider und danach wieder der Anodenzulei- 
tung zuzufuhren, wodurch ein schneiles Aufheizen des 
Brennstoffzellensystems erreicht wird. Nach Erreichen der 
5 Betriebstemperatur wird das Kuhlmittel/Brennstoff-Ge- 
misch aus dem Anodenraum wenigstens teilweise dem 
Kuhlkreis zugefuhrt, urn ein weiteres Aufheizen des Sy- 
stems zu vermeiden und die Temperatur im Bereich der Be- 
triebstemperatur zu halten. 

10 In weiterer Ausgestaltung der Erfindung ist der Kuhlkreis 
stromab des Kiihlers uber ein Thermostatventil an den Um- 
walzkreis angeschlossen. Vorteilhafterweise erfolgt eine Re- 
gelung des Thermostatventils in Abhangigkeit der am Ano- 
denraumeingang gemessenen Temperatur. Mittels dieses 

15 Thermostatventils, bei dem es sich beispielsweise um ein 
Dreiwegeventil handeln kann, wird geregelt, welcher Anteil 
des Kuhlmittel/Brennstoff-Gerrusches jeweils in den Um- 
walzkreis und den Kuhlkreis geleitet wird. 

In Ausgestaltung der Erfindung ist in dem Kuhlkreis 

20 stromauf des Gasabscheiders ein Ionentauscher zum Sam- 
meln und Reinigen des Kuhlmittel/Brennstoff-Kondensats 
vorgesehen. Vorteilhafterweise sind zwischen dem Ionen- 
tauscher und dem Gasabscheider in Stromungsrichtung ein 
Rucksperrventil und ein Handventil vorgesehen. Mittels des 

25 Handventils kann der Anteil des Kuhlmittel/Brennstoff-Ge- 
misches eingestellt werden, welches durch den Ionentau- 
scher geleitet werden soli. Der restliche Anteil des Kuhlmit- 
tel/Brennstoff-Gemisches wird unter Umgehung des Ionen- 
tauschers Uber das Thermostatventil dem Umwalzkreis und 

30 somit dem Gasabscheider zugefuhrt. 

In Ausgestaltung der Erfindung ist dem Gasabscheider 
zur Abfuhr abgeschiedenen Gases ein zweiter Kiihler mit 
nachgeordnetem Wasserabscheider zugeordnet, wobei der 
Wasserabscheider zur Abfuhr abgeschiedener fliissiger Be- 

35 standteile mit dem Ionenaustauscher und zur Abfuhr trocke- 
nen Gases mit einer Kathodenabgasleitung verbunden ist. 
Das in dem Gasabscheider abgeschiedene feuchte CCVGas 
kann sornit auf eine moglichst niedrige Temperatur abge- 
kiihlt werden, so daB ein moglichst hoher Anteil an Brenn- 

40 stoff (Methanol) und Kuhlmittel (Wasser) auskondensierbar 
ist. Das auskondensierte Kuhlmittel/Brennstoff-Gemisch 
wird iiber den Ionentauscher wieder dem Kuhlkreis zuge- 
fuhrt. 

Die Erfindung wird anhand eines Ausfuhrungsbeispieles 
45 in der Zeichnung schematisch dargestellt und im folgenden 
unter Bezugnahme auf die Zeichnung naher erlautert. 

Die einzige Figur zeigt in schematischer Darstellung den 
Prinzipaufbau eines erfindung sgemaBen Brennstoffzellen- 
systems. 

50 Das in der Figur dargestellte Brennstoffzellensystem um- 
faBt eine Brennstoffzelle 10, die aus einem Anodenraum 12 
und einem Kathodenraum 14 besteht, die durch eine proto- 
nenleitende Membran 16 voneinander getrennt sind. Uber 
eine Anodenzuleitung 18 wird dem Anodenraum 12 ein 

55 flussiges Kuhlmittel/Brennstoff-Gemisch zugefuhrt. Als 
Brennstoff kann hierbei jede bei Zimmertemperatur fliissige 
und elektrochemisch oxidierbare Substanz mit der -allge- 
meinen Strukturformel H-[-CH 2 0] n -Y mit 1 <n < 5 
und Y-H oder Y=CH 3 verwendet werden. Das Brennstoff- 

60 zellensystem des dargestellten Ausfuhrungsbeispieles wird 
mit flussigem Methanol als Brennstoff und Wasser als Kuhl- 
mittel betrieben. Obwohl im folgenden nur noch die Ver- 
wendung eines Wasser/Methanol-Gemisches beschrieben 
wird, soil der Schutzbereich dieser Anmeldung jedoch nicht 

65 auf dieses Ausfuhrungsbeispiel beschrankt sein. Als Kiihl- 
mittel kommen insbesondere auch Flussigkeiten oder ioni- 
sche beziehungsweise nicht-ionische Zusatze zum Wasser 
mit guten Frostschutzeigenschaften in Frage. Bei den mog- 
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lichen Brennstoffen handelt es sich beispielsweise urn ver- 
zweigte Varianten obiger aUgemeiner Formel, wie zum Bei- 
spiel Di- oderTrimethoxymethan. 

In den Kathodenraum 14 wird iiber eine Kathodenzulei- 
tung 20 ein sauerstofrhaltiges Gas geleitet. GemaB dem dar- 
gestellten Ausfuhrungsbeispiel wird hierzu Umgebungsluft 
verwendet. In der BrennstofFzelle 10 wird der BrennstofF an 
der Anode oxidiert, der Luftsauerstoff an der Kathode redu- 
ziert. Hierzu wird die protonenleitende Membran 16 auf den 
entsprechenden Oberflachen mit geeigneten Katalysatoren 
beschichtet. Von der Anodenseite konnen nun Protonen 
durch die protonenleitende Membran 16 wandern und sich 
an der Kathodenseite mit den Sauerstoffionen zu Wasser 
verbinden. Bei dieser elektrochemischen Reaktion entsteht 
zwischen den beiden Elektroden eine Spannung. Durch Par- 
allel- beziehungsweise Hintereinanderschaltung vieler sol- 
cher Zellen zu einem sogenannten Stack konnen Spannun- 
gen und Stromstarken erreicht werden, die zum Antrieb ei- 
nes Fahrzeugs ausreichen. 

Als Produkt entsteht am Anodenausgang ein mit Wasser 
und Methanol angereichertes Kohlendioxidgas. Dieses Fliis- 
sigkeits-/Gasgemisch wird uber eine Anodenableitung 22 
aus dem Anodenraum 12 abgeftihrt Die Rests auerstoff und 
Wasserdampf enthaltende Kathodenabluft wird iiber eine 
Kathodenabgasleitung 24 abgefiihrt. Um einen guten Wir- 
kungsgrad zu erhalten, wird die Umgebungsluft im Katho- 
denraum 14 mit Oberdruck bereitgestellt. Hierzu ist in der 
Kathodenzuleitung 20 ein mit Hilfe einesElektromotors 26 
angetriebener Kompressor 28 angeordnet, der den ge- 
wiinschten Luftmassenstrom ansaugt und auf das erforderli- 
che Druckniveau verdichtet. Beim Betrieb mit Umgebungs- 
luft wird auBerdem vorzugsweise im Eintrittsbereich der 
Kathodenzuleitung 20 stromauf des Kompressors 28 ein 
Luftfilter 30 vorgesehen. Ein Teil der fur die Kornprimie- 
rung der Umgebungsluft benotigten Energie kann mit Hilfe 
eines in der Kathodenabgasleitung 24 angeordneten Expan- 
ders 32 zuriickgewonnen werden. Vorzugsweise sind der 
Kompressor 28, der Expander 32 und der Elektromotor 26 
auf einer gemeinsamen Welle angeordnet. Die Regelung der 
BrennstofFzellenleistung erfolgt durch Steuerung oder Re- 
gelung der Kompressordrehzahl und damit des zur Verfii- 
gung stehenden Luftmassenstromes. 

Auf der Anodenseite wird das Wasser/Methanol-Gemisch 
mit Hilfe einer Pumpe 34 bei einem vorgegebenen Druck 
zirkuliert, um an der Anode standig ein Uberangebot an 
Brennstoff zu gewahrleisten. Das Verhaltnis von Wasser zu 
Methanol in der Anodenzuleitung 18 wird mit Hilfe eines 
Sensors 36 eingestellt, der die Methanolkonzentralion in der 
Anodenzuleitung 18 miBt. In Abhangigkeit von diesem Sen- 
sorsignal erfolgt dann eine Konzentrationsregelung fur das 
Wasser/Methanol-Gemisch, wobei das fliissige Methanol 
aus einem Methanoltank 38 iiber eine Methanolzufuhrungs- 
leitung 40 zugefuhrt und mit Hilfe einer nicht naher gezeig- 
ten Einspritzdiise 44 in die Anodenzuleitung 18 eingespritzt 
wird. Der Einspritzdruck wird durch eine in der Methanol- 
zufuhrungsleitung 40 angeordnete Einspritzpumpe 42 er- 
zeugt, Dem Anodenraum 12 wird somit standig ein Wasser/ 
Methanol-Gemisch mit konstanter Methanolkonzentration 
zugefuhrt. 

Aus dem durch die Anodenableitung 22 abgefiihrten 
Flussigkeits-/Gasgemisch muB nun das mit Methanol- und 
Wasserdampf angereicherte Kohlendioxid abgetrennt wer- 
den. Dazu ist erfindungsgemaB eine Aufteilung des Anoden- 
kreislaufes in einen Umwalzkreis U und einen Kuhlkreis K 
vorgesehen. In dem dargestellten Ausfuhrungsbeispiel teilt 
sich hierzu die Anodenableitung 22 in eine Kuhlleitung 48 
und eine Umwalzleitung 50. 

Die Umwalzleitung 50 fuhrt zu einem Gasabscheider 52, 



in welchem das Kohlendioxid abgetrennt wird. Das in dem 
Gasabscheider 52 verbleibende Wasser/Methanol-Gemisch 
wird iiber eine Leitung 54 in die Anodenzuleitung 18 zu- 
ruckgefuhrt. 

5 Das in dem Gasabscheider 52 abgetrennte feuchte Koh- 
lendioxidgas wird in einem Kiihler 56 auf eine moglichst 
niedrige Temperatur abgekiihlt und in einem nachgeordne- 
ten Wasserabscheider 58 wird weiteres Methanol und Was- 
ser auskondensiert. Das verbleibende trockene Kohlendi- 

10 oxid mit einem geringen Gehalt an Restmethanol wird iiber 
eine Leitung 60 der Kathodenabgasleitung 24 zugefuhrt, wo 
es mit der sauerstoffreichen Kathodenabluft vermischt und 
in einem in der Kathodenabgasleitung 24 stxomab der Ein- 
miindung der Leitung 60 angeordneten Abgaskatalysator 62 

15 zu Kohlendioxid und Wasserdampf umgesetzt wird. Um zu- 
mindest einen Teil des Wasserdampfes als Wasser aus der 
Kathodenabluft abzutrennen, sind stromauf und stromab des 
Expanders 32 zwei weitere Wasserabscheider 64, 66 in der 
Kathodenabgasleitung 24 angeordnet. Hierbei dient der Ex- 

20 pander 32 als kompakte Kondensationsturbine, an deren 
Ausgang wiederum ein Teil des Wasserdampfes auskonden- 
siert. Zusatzlich wird die Kathodenabluft im AnschluB an 
den Abgaskatalysator 62 mit Hilfe eines Warmetauschers 68 
und eines dem Warmetauscher 68 zugeordneten, nicht naher 

25 dargestellten Temperatursensors auf ein vorgegebenes Tem- 
peraturniveau heruntergekiihlt. Erst durch diese Kombina- 
tion von Temperaturregelung und Kondensationsturbine 
kann ein positiver Wasserhaushalt des Gesamtsy stems ge- 
wahrleistet werden. Das in den Wasserabscheidem 64, 66 

30 gesammelte Wasser wird anschlieBend iiber eine Riickspei- 
seleitung 70 mit integrierter Riickspeisepumpe 72 in den 
noch zu beschreibenden Kuhlkreis zuruckgeleitet. 

In dem Kuhlkreis K ist stromab des Anodenausganges in 
der Kuhlleitung 48 ein Kiihler 46 zum Kiihlen des Hiissig- 

35 keits-/Gasgemisches vorgesehen. Der Ausgang des Kiihlers 
ist iiber eine Weiterfiihrung der Kuhlleitung 48 an einen Io- 
nentauscher 74 angeschlossen. Der Ionentauscher 74 dient 
zum Sammeln und Reinigen des von dem Kiihler 64 sowie 
von dem Wasserabscheider 58 kommenden Wasser/Metha- 

40 nol-Gernisches sowie des iiber die Riickspeiseleitung 70 in 
den Kiihlstrom zuriickgeleiteten kathodenseitig angefalle- 
nen Produktwassers. Der Ausgang des Ionentauschers 74 ist 
iiber eine Leitung 76 stromauf des Gasabscheiders 52 der 
Umwalzleitung 50 zugefuhrt, wobei in der Leitung 76 in 

45 Stromungsrichtung ein Riicksperrventil 82 und ein Hand- 
ventil 84 vorgesehen sind. 

Bei der Inbetriebnahme des erfindungsgemaBen Brenn- 
stoffzellensystems wird dem Anodenraum 12 der Brenn- 
stofFzelle 10 iiber die Anodenzuleitung 18 ein Wasser/Me- 

50 thanol-Gemisch zugeleitet. Das an der Anode entstehende 
Produkt, ein mit Wasser und Methanol angereichertes Koh- 
lendioxidgas, wird iiber die Anodenableitung 22 dem Kiihl- 
kreis K und dem Umwalzkreis U zugefuhrt. Da das Thermo- 
statventil 80 bei Inbetriebnahme des Brennstoffzellensy- 

55 stems so geschaltet ist, daB der Umwalzkreis U voll geoffnet 
ist, durchflieBt das Flussigkeits-/Gasgemisch fast vollstan- 
dig den Umwalzkreis U, da der im Kuhlkreis K befindliche 
Kiihler 46 einen deutlich groBeren FlieBwiderstand darstellt. 
"Ober die Leitung 50 des Umwalzkreises U wird das Ge- 
60 rnisch dem Gasabscheider 52 zugefuhrt, wo wie vorstehend 
beschrieben das Kohlendioxidgas abgeschieden wird. Das 
verbleibende Wasser/Methanol-Gemisch wird iiber die Lei- 
tung 50 der Anodenzuleitung 18 wieder zugefuhrt, wobei 
iiber die Einspritzpumpe 42 neues Methanol eingespritzt 
65 wird. Nach Erreichen der Betriebstemperatur wird das Ther- 
rnostatventil 80 in Abhangigkeit der am Eingang des Ano- 
denraumes 12 gemessenen Temperatur derart geschaltet, 
daB ein gegebener Anteil des Fliissigkeits-/Gasgemisches 
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durch den Kiihlkreis K und den Kuhler 46 lauft. 

Das dem Ionentauscher 74 nachgeschaltete Handventil 84 
wird so eingesteilt, daB ein bestimmter Anteil (beispiels- 
weise 10%) des durch den Kuhler 46 flieBenden Gemisches 
durch den Ionentauscher 74 geleitet wird. Der restliche An- 5 
teil des Gemisches wird nach dem Kuhler 46 iiber das Ther- 
mostatventil 80 dem Gasabscheider zugefuhrt. 

Patentanspriiche 

10 

1. Brennstoffzellensystem mit einem Anodenraum 
(12) und einem Kathodenraum (14), die durch eine pro- 
tonenleitende Membran (16) voneinander getrennt 
sind, mit einer Kathodenzuleitung (20) zur Zufuhr von 
sauerstoffhaltigem Gas zum Kathodenraum (14), einer 15 
Anodenzuleitung (18) zur Zufuhr eines fliissigen Kiihl- 
mittel/Brennstoff-Gemisches zum Anodenraum (12), 
wobei der Anodenraum (12) in einem einen Kuhler 
(46), einen Gasabscheider (52) und eine Pumpe (34) 
umfassenden Anodenkreislauf angeordnet ist, gekenn- 20 
zeichnet durch eine Aufteilung des Anodenkreislaufes 

in einen Umwalzkreis (U) und einen Kiihlkreis (K). 

2. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 1, dadurch 
gekennzeichnet, daB der Kiihlkreis (K) eine Anodenab- 
leitung (22) mit der Anodenzuleitung (18) verbindet 25 
und in Stromungsrichtung einen Kuhler (46) und einen 
Gasabscheider (52) aufweist und daB der Umwalzkreis 
als die Anodenableitung (22) und den Gasabscheider 
(52) verbindende Bypassleitung (50) ausgebildet ist. 

3. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 2, dadurch 30 
gekennzeichnet, daB der Kiihlkreis (K) stromab des 
Kuhlers (46) iiber ein Thermostatventil (80) an den 
Umwalzkreis (U) angeschlossen ist. 

4. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 3, dadurch 
gekennzeichnet, daB eine Regelung des Thermostat- 35 
ventils (80) in Abhangigkeit der am Anodenraumein- 
gang gemessenen Temperatur erfolgt. 

5. Brennstoffzellensystem nach einem der Anspriiche 
2 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB in dem Kiihlkreis 
(K) stromauf des Gasabscheiders (52) ein Ionentau- 40 
scher (74) vorgesehen ist. 

6. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 5, dadurch 
gekennzeichnet, daB zwischen dem Ionentauscher (74) 
und dem Gasabscheider (52) in Stromungsrichtung ein 
Rucksperrventil (82) und ein Handventil (84) vorgese- 45 
hen sind. 

7. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 5 oder 6, 
dadurch gekennzeichnet, daB dem Gasabscheider (52) 
zur Abfuhr abgeschiedenen Gases ein zweiter Kuhler 
(56) mit nachgeordnetem Wasserabscheider (58) zuge- 50 
ordnet ist, wobei der Wasserabscheider (58) zur Abfuhr 
abgeschiedener fliissiger Bestandteile mit dem Ionen- 
austauscher (74) und zur Abfuhr trockenen Gases mit 
einer Kathodenabgasleitung (24) verbunden ist. 
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